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論 文 内 容 の 要 旨 
 
 ジルコニアは金属酸化物の中でも比較的高い屈折率を示し、ナノ粒子化することで透明高屈折率
材料としての応用が期待されている。高屈折率材料の用途には、ディスプレイの視認性の向上を目
的とした屈折率調整層があり、屈折率のコントラストを設けることにより光の位相をずらすことで
反射光を打ち消す反射防止膜や電極の骨見えを防止するインデックスマッチング層がある。これら
の用途には従来の有機材料単独では実現できない高い屈折率が要求されており、金属酸化物ナノ粒
子の分散安定化による透明高屈折率材料の開発が求められている。本論文では、トップダウン法に
よるナノ粒子の分散安定化におけるシランカップリング剤の形態が及ぼす影響と、新規なジルコニ
ア分散液の作製とそれを用いた有機無機ハイブリッド薄膜の物性について研究した結果を記述し
た。 
本論文は序章および４章から構成されている。序章では本研究の背景を概説し、主な用途である
ディスプレイやタッチパネルの構成、高屈折率材料、ナノ粒子の複合化技術、トップダウン法によ
るナノ粒子の生成について述べ、本研究の目的についてまとめた。 
第１章では、ジルコニアナノ粒子の新規な２段階分散法について検討し、ビーズミルを用いたシ
ランカップリング剤処理と超音波照射によるイソシアネートの修飾によって分散性の優れたジルコ
ニアナノ粒子が作製できることを見いだした。また、分散過程においてジルコニアとイソシアネー
トが粒子表面でウレタン結合を形成することを明らかにした。 
第２章では、多環芳香族に由来する高い屈折率を有するビスフェニルフルオレン誘導体の側鎖末
端にアルコキシシリル基を導入し、チタンアルコキシドとのゾル-ゲル反応によって高屈折率ハイブ
リッド薄膜の作製を検討した。ビスフェニルフルオレンの側鎖にはエチレングリコールが存在し、
ユニット数が増えることでチタニアの最大含有量が高くなることを見いだした。また、ハイブリッ
ド薄膜の屈折率上昇はビスフェニルフルオレンとチタニアの体積分率に依存するためそれら単独組
成の屈折率の間を直線的に変化するはずであるが、エチレングリコールユニットが少なくなること
で屈折率の上昇が緩やかになり、薄膜中での空隙の存在割合が異なることを見いだした。 
第３章では、シランカップリング剤化したビスフェニルフルオレンを高屈折率分散剤として応用
し、透明性の高いジルコニアナノ粒子が作製できることを明らかにした。また、立体障害の大きいビ
スフェニルフルオレンを粒子表面に修飾することで、低極性のアクリレートモノマーに対して優れた
相溶性を示すことを明らかにした。 
第４章では、１分子中に２つのアルコキシシリル基を持つデュアルサイト型シランカップリング
剤でのジルコニアナノ粒子の分散性を検討した。シングルサイト型は添加量が増すにしたがい粒子
表面で３次元網目構造を形成し分散時間の進行とともに再凝集する傾向があるのに対し、デュアル
サイト型は粒子表面へアルコキシシリル基が配向しやすい構造をしているため、分散時間の進行に
伴って微粒子化が進むことを明らかにした。 
以上のように、金属酸化物ナノ粒子の分散過程における表面状態とハイブリッド薄膜の屈折率制御
に関する新しい知見が得られた。 
 
 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 
近年、ディスプレイやタッチパネルの視認性の向上のため、反射防止膜やインデックスマッチング
層に使用する高屈折率材料の需要が高まっているが、既存の有機化合物だけでは、十分に高い屈折率
を得ることはできず、有機無機ハイブリッド材料に注目が集まっている。有機化合物と無機化合物の
複合体では、マクロな相分離を抑えることが必要であり、ナノ粒子界面の制御が求められる。本論文
の著者は、有機マトリックス中で金属酸化物ナノ粒子を安定に分散させ、透明高屈折率有機無機ハイ
ブリッド材料を得るための方法を提案し、トップダウン法の一種であるビーズミル法を用いたナノ粒
子分散体の生成とシランカップリング剤による粒子界面制御のための新規手法に関する研究を行い、
本博士論文にその成果をまとめている。 
まず、ビーズミル法によりジルコニアナノ粒子の分散化とシランカップリング剤による表面処理を
行い、続いてイソシアネート誘導体と反応させることによる２段階法を提案し実現している。得られ
たジルコニアナノ粒子は有機溶剤分散性に優れており、高屈折率コーティング材料に展開している。
次に、さらに高屈折率のハイブリッド材料を目指して、オリゴエチレングリコールを有する末端ビス
シリル化フルオレン誘導体とチタニアのハイブリッド薄膜を作製している。チタニアの含量を変える
ことにより 1.60から 1.80までの間で屈折率を制御でき、側鎖のエチレングリコールのユニット数に
依存して屈折率が変化することを明らかにしている。また、末端ビスシリル化フルオレン誘導体のジ
ルコニアナノ粒子への表面処理によって、1.70を超えるハイブリッド薄膜の作製に成功している。さ
らに、１分子中に２つのアルコキシシリル基を有するデュアルサイト型シランカップリング剤と１つ
のアルコキシシリル基を有するシングルサイト型シランカップリング剤を用いて分散性について比
較検討し、デュアルサイト型シランカップリング剤では表面処理効率が高く分散安定性に優れている
ことを明らかにしている。 
以上のように、本論文の著者は、金属酸化物ナノ粒子の分散化と高屈折率ハイブリッド材料の作製
および特性に関する新しい知見を得ている。これらの成果は、機能材料化学の発展に寄与するところ
大である。よって、本論文の著者は、博士（工学）の学位を受ける資格を有するものと認める。 
 
